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Patentanspruch 



Verfahren zum Herstellen vnn hachdispersen Siliciumdioxyd durch Um- 
setzung \ion gaafoimigen Organasilanen und gegebenenfalls anderen 
unter Uasserbildung verbrennenden Gasen als gasraimigsn Drganosilanen 
mit sauerstaffhaltigEn Gasen in der Flamme, dadurch ge- 
kennzelchnety daB das Organosilan in Binem VBrdampfer 
nit EinEm konstant gehaltenen Stand an flussigen Drganosilanen unter 
einem Drganosilan-Dampfdiuck van 0,2 bis 1,2, vorzugsweise 0,^ bis 0,9, 
atu und bei hachatens einer TenipEratur van i>5° C, vorzugsueiss 20 bis 
35° C, Liber dem jeweiligen Siedepunkt des Organasilans v/erdampft, und 
die Temperatur des Dampfes bis zur Mischung mit den anderen Gasen bei- 
behalten uird, das durch die Mischung entstehende Gasgemisch durch eine 
konusartige EintrittsSffnung in die Brennkammer eindasiert wird, die 
EintrittsSffnung von einer RingspUldUse zentral umgeben ist, durch die- 
se Ringspulduse sauerstoFfhaltige Gase eingefuhrt uerden, und die Brenn- 
kammer mittels einer indirekten Zuiangskuhlung gekuhlt uird. 
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Uerfahren zur Herstellung van Siliciumdioxid 



Es iBt bBkannt, Siliciumdioxid (hochdispersa Kieselsaure) durch Lhi- 
setzung von gasfarmigHn Siliciumverbindungen und gegebenen Falls ande- 
ren unter Uasserbildung verbrennenden Gasen mit Sauerstoff in der 
Flamme herzustellsn (vgl. zum Qaispiel DT-P5 9 00 339). Mit Sili- 
ciumtatrachlorid als Ausgangsprodukt werden dabei beFrisdigsnde Er- 
gebnissa erzielt. Dftmals ist es jerioch vorteilhaft, von Organosilanen 
auazugehen- Dabei uurden aber bisher nur dunkle, durch Kohlsnsto FF 
verunreinigte Produkte erzielt. 

Aufgabe der Erfindung war es daher, einan bJeg aufzuzeigen, mit dem, 
ausgehend von Organosilanen, hochdisperse Kieselsaure ohne kohlen-- 
stoFFhaltige Verunreinigungen durch Flammenhydralyse hergestellt uer- 
den kann* 

Gegenstand der ErFindung iat ein UerFahren zum Herstsllen von hoch- 
disparaem Siliciumdioxid durch Lhisstzung von gasFoxmi-rsn Organosila- 
nen und gegebenan Falls anderen unter Uasserbildung verbrennenden 
Gasen als gasFQrmigen Drganosilanan rait sauerstoFFhaltigan Gasan in 
der Flamme, dadurch gekennzeichnet, da3 das Organosilan in einem Usr- 
dampFer mit einem konstant gshaltensn Stand an Flussigem Organosilan 
unter einem Drganosilan-DsmpFdruck von 0,2 bis 1,2, vorzugsueise Q,k 
bis 0,^ atCi und faei hdchstens einer Temperatur von ^^5° C, vorzugs- 
weise 20 bis 35° C, uber dem jeueiligen Siedepunkt des Organosilans 
vardampft, und die Temperatur des DampFes bis zur Mischung mit dsn 
anderen Gasen beibehalten uird, das durch die Mischung entstandane 
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Gasgenisch durch eine konusartige EintrittsJiffnung in die Brennkam- 
mer eindasiert uiird, die Eintrittsaffming won einer RingspOlduse 
zentral umgeben ist, durch disss Ringapulduse sauerstof fhaltiga Gase 
eingsfiihrt luerden, und die Brenkammer mittels einer indirekten 
ZkiangskUhlung gekiihlt uird. 

ijfaerraschandemeisB zeigt sich, daB das erfindungsgemaS hei-gsstellte 
Siliciumdioxid Sm Gegensatz zu don nach bisher bakannten Uerfahren 
BUS gasformigon Drganasilanen hsrgestellten Siliciumdioxid groBte 
chemische Reinheit aufusist und frei van kohlenstaffhaltigan Uerun- 
reinigungen ist. 

Ala Drganosilane kHnnen auch bei dam erfindungsgemaQen Uerfahren alle 
□rganaailane eingesetzt uerden, die auch bsi den bisher bekannten Uer- 
fahren zum Heratellen von Siliciumdioxid durch Unsetzung van gasfeimi- 
gen OrganosilanEn und gegebenenfalls andersn unter Ulasssrbildung ver- 
brennenden Gasen als gasfaimigsn Drganosilanen mit Sauerstof F in der 
Flamms als gasfeiimiga Organosilans varuiendet uierden kannten. Ea sind 
dies insbesandere die bei der Umsetzung van Silicium oder Legierungen 
des Siliciuma mit HethylchlDrid erzeugten Organochlorsilane und Tetra-. 
methylsilan. Beispiele fur Organachlorsilane, die durch Unsetzung von 
Methylchlorid mit Silicium cder desseh Legierungen erzeugt uerden, 
sind Mathyltrichlorsilan, Methyldiohlorsilan, DimBthyldichlarsilan. 
und TrUnethylchlarsilan souie symm.-Diinethyldichlordiallan. Ulegen der 
besandera leichtsn ZugSnglichkeit bzu. uiell anders nicht in den an- 
fallenden Mengen veruertbar, ist Mathyltrichlorsilan besonders be- 
vorzugt. Ea konnen Gemische verschiedener Organnsilane eingesetzt 
uerden. 

Der Dampfdruck des Drganosilans betrSgt 0,2 bis 1,2, vorzugsueise 

bis 0,9, atU. Die Temperatur des Dampfes liegt bei hHchstens 
tt5° C Uber dan jeujeiligen Siedepunkt des Organosilans (bei 760 mm), 
vcrzugsueisB bei 20 bis 35° C. Diese Temperatur des Organosilans 
uird beibehaltan, bis die Mischung der Silane mit den anderen, unter 
lilasserbildung trennbaren Gasen erfolgt. Un dies zu erreichen, ist 
es oftmals zueckmaBig, die Leitung zuiachen dem Uerdampfer, in den- 
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die gasnjiTiiiqGn OrganasilRne eingsfuhrt uarden, und dan die FlammB 
erzHugendsn Brsnnar mind-Hstens tciltjsise diirch uiaxmedSnmcndB Staffe 
gegen t*Juiin&*abstr3hlung zu schtitzen arier durch einsn f-'antel den In- 
halt riieser Lsitungsn suf dsr gaMunschten Tsnpsratur zu haltan. Die 
liiurmati^dien in dies3n Mantsil kunnen z.D. HeiBiijaGSEr rait 95 bis 100° C 
odsr iL'assardsmpf bis zu 1,5 atu sein. Die Qeheizung der uiaimaabgeheR- 
den Flachsn in dsm Verdsfnpfer, in dsm die flOssigan Organoailans in 
gasformigs Drganosilane ubsrgefOhrt ucrden, kann ebenfalls durch HeiB- 
uasssr oder Uasserdanipf erfolgEn. 

Als andsre, unter Uasssrbildung ve2±irennBnd3 Gase als gaaf dimigB Drgano- 
silana kann^n auch bsi dam erfindungsganaBen Vsrfahren alia andaren, 
unter LJaasarbildung verbrennanrien Basa als gasfarmigB Drganosilane, 
die faei den bisher bakanntsn Usrfahren zleti Herstellen van SiliciL£ndi- 
Dxiri durch Umaetzung von gasfcjimigen SiltciumvErbindungen mit Sauer- 
stoff mitvBruiendat uorden knnntan, eingasetzt uierden. Es sind dies z»B» 
lilassarstoff , Liassergas, Leuchtgas, f^sthan, Propan und gasfaimiges 
Mathanol, Dabai muasen zu den Organosilansn sqvIbI unter Uasaerbildung var- 
brennende Gase zugsfuhrt uerden, da8 zum einen eine Hydralyse jsdar SiCl- 
Bindung stattfinrian kann, und zum andaran in der Reaktiansflanwne eina Tern- 
paratur van IIOq'^ C erzielt uird. 

Als sauarstaffhaltiga G?33r kannan feuBistnff in reiner Form und in Form 
von Sauarstoffgemischen nit mindastens bis zu 15 Ualumenprozent Sauer- 
stoff eingesetzt uerdan, wabai Inertgase, luie Stickstoff , zugemischt 
sind. Vorteilhaft ist es oftmals, Luft einzusetzen. 

Die Grganosilana, die unter LJasserbildung verbrennenden Gase und die 
sauerstoffhaltigen Gase warden gsmischt, oftmals in einem Apparatur- 
teil, der bereits zum Brenner gehort. Die Mischung uird durch eina 
konusartige EintrittsoFfnung in die Brennkammar eindosiert. Diese ko- 
nusartiga Eintrittsoffhung ist zentral von einer RingspuldQse umgeben 
(vgl. ZeichnungEn). Die lichte lilElte der Duse liegt zeckmaBigeiuiBise bei 
etua 0,2 bis 2 mm. Durch diase RingspHldiise werden ueitere Mangen sauer^ 
stoffhaltiger Gase eingafuhrt. Die Abfuhrung der bei der Reaktion 
von Drganosilanen zu hochdisperser l^iesslsaure entstehenden groBen 
UaiTOsmanga gaachisht mittels einer indirekten Zujangskiahlung. Diese 
kann durchgsfuhrt uerden durch Kiihlung der Brennkarrcner van auSsn, bei- 
spielsueise mittels Lufb odar auch durch Mantelkuhlung* 
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Die ValumenuBrhaltnissB dsr einzslnen Gaskompanenten sind nicht von 
entschsidender Bedeutung. ZueckmaQigeiueise uird der SauerstaffJ eben- 
SD uie gemya DT-PS 9 DO 339, auch bei dem erfindungsgsmaBen Uerfahren 
in einan OberschuB van mindestens 5 Gsuiichtsprazent eingesstzt. Im 
allgemeinsn uird ein UberschuB von 10 bis 50 Gewichtsprozent ausreichen. 
Ein usiterer UberschuQ van 5 bis 15, vorzugsueise 10, Geuichtaprozent 
an sauerstaffhaltigem Gasgemicch tuird durch die Ringspulduse, die die 
Eintrittsoffnung am Reaktiansraum zentral umgibt, gesondert zugefGhrt, 
Die r-talverhaltnissB von Organosilan zu den bei der Uerbrennung wasseiv 
bildenden Gasen liegsn im allgemeinen im Bereich von 1:0 bis 1 : 12, 
vorzugsiueise von 1 : 3 bis 1 : <f,5» 

Das erfindungsgemaQ hergestellte Silicittmdioxid hat im allgemeinen eine 
TeilchengroBB unterhalb 1 Mikron und eine OberflScha von meistenteils 
50 m^/g bis WD m^/g* Es eignet sich ausgezeichnet zum Verdicken. von 
polaren und unpolarsn FlQssigkeiten souie als verstMrkendar Fullstoff , 
insbeaondere fur □rganapalysiloxanBlastomBre. Bei diesen Drganopoly- 
ailoxanalaatameren kann ea sich urn solche aus durqh peroxidische Uer- 
bindungen in dsr Hitze vernetzbarBn r'lassen^ aus sogenannten Einkompo- 
nentensystemen oder sogenarnten Zueikomponentensystanen, die bei Raum- 
temperatur vernetzen oder aus durch Anlagerung von Si-gebundenem LJS3- 
ssrstoff an aliphatische Mehrfachbindungen vemetzbaren Maaaen handeln, 

Beispiel 1 

28 kg Methyltrichlorsilan je Stunde warden mittels einer Menbrankol- 
benpumpe mit einem Druck von 1,5 atu in einen Verdampfer gepumpt. Der 
VerdampfBr hat eine warmeabgebende FlSche, die auch als HeizflMche be- 
zeichnet uiird, die mit LJasserdampf von 0,5 atu beheizt uird und 0,5 m 
groS ist. Der Strom dss LJasserdampfes uird mit einem Regler (SamsDn- 
Regler), der durch den Dampf druck des Methyltrichlorsilans im Verdampfer 
gasteuart uird, so eingestellt, daB ein gleichbleihender Pegsl von flGs- 
sigem Organosilan und auch standig der Druck von 0,5 atu des Methyltri- 
chlorsilans aufrechterhalten uird. Die Temperatur betrMgt etua 78° C. 

Die Leitung zuischen dem Uerdampfer und dem Brenner uird durch einen 
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^lantely durch dan tJasserdampf mit 0,5 atu stromt, eziUciiTnt und ist uiei- 
terhin mit einer Regeleinrichtung ausgastattet, so daQ die Tenperatur 
gehalten uarden kann. 

Im Brenner uerden die 2d kg/Stunde Methyltrichlorailan mit 15 ^2m^ lilas- 
serstaff je Stur«3e und 105 Luft je Stunde veunischt und durch eina 
konusartige Eintrittsaffnung in die Brennkanmer eingegaben. Die Brenner- 
mtlndung ist scharPkantig und dOnr&iiandig. Ihr Innendurchenesser betrigt 
50 mm. 

Gegen die Brennsimundung ist ein Luf tstranf van 8 Mm^ Je Stunde* gerich- 
tet, der aus der die BrennerraQndung umgebenden RingspUldUse mit einer 
lichten LJeite yon 0,5 mm stromt. * 

Die ReaktionskanHner, mit einem Durchmesser von 60 cm und einer Lange 
von 350 cm, ist mit einem r^ntel umgeben, der in einem Abstand von 5 cm 
befestigt ist. Durch diesen Spalt warden atUndlich 800 m"' Luft von 20° C 
angesaugt* 

Es uiird hachtransparentes Siliciumdioxid mit einer TeilchengrSBe unter 
1 Mikran und einer Oberfl3che, gemessen nach der BET-Methade, van 

n 

207 m /g erhalten. 
Beiapiel 2 

Die in Baispiel 1 beschriebene Arbeitsueise uird uiiederholt, mit den 

3 3 
AbMnderungen, daQ anatelle der 15 f\Im LJasseratofF 1,2 IMm Prapan je 

3 3 

Stunde und anstelle der 105 Mm 125 l\&n Luft in der Stunde mit den 
28 kg/Stunda Methyltrichlorsilan im Brenner vermiacht uerden, saiaie 
daQ der Innendiirchmesser der Brenneimundung nicht 50 mm, sondern 70 mm 
betragt. 

Es wird Siliciumdioxid mit einer Teilchengrofle unter 1 Mikron und 
einer OberflSche, ganessen nach der BET-Mathode, von 196 m /g erhalten. 

Beispiel 3 

Die in Beiapiel 1 beschriebene Arbeitsweise uird uiederholt, mit den 
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AbancleiurcBi, daS anstelle der 28 kg/Stunde MstiTyltrichlorsilan 30 kg 
Dimsthyldichlorsilan je Stunda eingssatzt, anstelle der 15 r\&n Was- 
serstQff 1,2 l\Sm"^ Propan Je Stunde und anstelle der 135 Wrn 125 m 
Luft in dsr Stunde mit dsn gasFQimigsn Dimethyl dichlorsilan im Bren- 
ner veiTiiischt tjsrden, sowie daB der Innendurchmesser der BrenneimOn- 
dung nicht 50 ram, sondern 70 ram betiSgt. 

Eb uiird Siliciumdiaxid mit einer TeilchengrSBe linter 1 Mikron und 
Einer GberflSche, gemessen nach der BET-Methode, von 189 m /g er- 
halten. 

Beiapiel 4 

Die in Beispiel 3 beschriebene Arbeitsweise uird uiederhnlt, mit 
den Abanderungen, daB anstelle der 30 kg Dimethyldichlorsilan ein 
Gsmisch aus 15,5 kg Methyltrichlorsilan und 10 kg Tetramethylsilan 
je Stunde eingesetzt und anstelle der 125 1«3 Mm"' Luft Je Stunde 
mit dem Gemisch aus Drganosilanen im Brenner vexmischt uerden. 

Es Ljird Siliciumdiaxid mit einer TeLLchEngroBe unterhalb 1 Mikron 
und einer Oberflache, gemessen nach der BET-Methode, van 123 m /g 
erhalten. 
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